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1 • Verf ahren zur Erhohung des Ammoniakauf baues bei der* 
katalytischen Ammoniaksynthese in H-ochdruckofen mit 
reaktorinternem Varmetausch mit dem einstromenden 
Stickstoff-Wasserstoffgemisch als Synthesegas. wobei 
das auf mindestens 370^ - 390^ C vorgewarmte Synthese- 
gas zunachst mit dem ratalysator adiabatisch zur 
Reaktion gebracht wird, dadurch gekennzeichnet , daf3 
die adiabatische Reaktion des Gases mit einer Kata- 
lysatorkorngroBe von 3 - 6 mm zunachst bis zu einer 
Ammoniakkonzentration fortschreiten gelassen wird. 
die das j-^ bis j-^ -fache der Ammoniakendkonzent ra- 
tion betragt, worauf vorerst durch Kuhlung im RShren- 
warmetauschersystem von 12 Vol% - 20 Volji Ammoniak- 
konzentration eine Synthesegastemperatur von 85° - 
65 C eingestellt wird, dann aber bei Ammoniakkon- 
zentrationen Uber 20 Vol% eine Synthesegastemperatur 
eingestellt wird, die 55° - 35° C unterhalb der beim 
Synthesedruck der Srtlich gegebenen Ammoniakkonzen- 
tration bestehenden Gleichgewichts tempera tur liegt und 
diese Sjmthese gas temper a tur stetig und praktisch 
stufenlos auf diesen Wert gehalten wird. 

2. Verf ahren nach Anspruch 1. da^urch gekennzeichnet. daB 
durch intensivste Kuhlung im Kohrenwarmetauschersystem 
berei'ts im ersten und den nachfolgenden Warmetauschern. 
die auCerhalb der Kontaktschilttung angeordnet verden und 
nach jedem Kontaktabschnitt die Temperatur des re- 
agierten Gases auf 370° - 430° c herabgesetzt wird. 

3. Vorrichtung zur DurchfUhrung des Verfahrens nach An- 
spruch 1 , bestehend aus einem Druckkorper mit 
SynthesegaszufUhrung und Reaktionsgasabfiihrung, 
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einem den Katalysator vom Frischgasstrora trennend-en 
EinsatzmantGl , einem innerhalb oder aufBerhalb des 
Realctors befindlichen Vorwarmer des Synthesef risch- 
gases und einem aus Rohren bestehenden, in der Kata- 
lysatorschicht eingebauten Warmetauscher , in dessen 
gaseingangssei tig gelegenem Ende in einem Abstand 
unterhalb der oberen Begrenzungslinie die Katalysa- 
torschicht liegt, gekennzeichnet durch eine inner- 
halb des Ofeneinsatzmantels liegende, einzige, durch- 
gehende Katalysatorschicht , die .vom DecVel des Kata- 
Ivsatorbehalters bis zum Boden desselben reicht, in 
die der aus einer Vielzahl von Rohren bestehende 
Warmetauscher eingebaut ist, dessen oberes Ende sich 
nach dem vom Deckel der Katalysatorschicht aus ge- 
rechneten oberen l/lO bis 1/8 der Katalysatorschicht 
befindet» dessen Rohre gleichmS3ig uber den darunter-- 
liegenden Teil der Katalysatorschicht verteilt sind 
und raittels das Kuhlmittel leitende Zwischenstuckrohre 
untereinander verbunden sind, wobei der Warmetauscher 
so ausgelegt vorden ist, daB die wirksame Oberflache 
desselben pro Raumeinheit des Katalysatorbehalters 
mit zunehmender Ammoniakkonzentration vora Deckel der 
Katalysatorschicht stetig abnimmt und zur Unterstiitzung 
dieser Forderung in den verschiedenen Hohen des Re— 
aktors Zuleitungen zur Einspeisung von Kaltgas in die 
Rohre miinden . 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3 » gekennzeichnet durch einen 
Warmetauscher, der aus jeveils in einer Ebene angeord— 
neten, aus mehreren, annahernd parallel verlaufenden 
und untereinander parallel geschalteten Rohren (10) be- 
stehenden Rohrbiindel besteht, die in zwei diametral 
einander gegeniiberliegenden, peripher angeordneten, 
sefmentf ormigen SchSchten (II) miinden, die uber die 
gesamte Lange der Katalysatorschicht (£) reichen, u'obai 
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diese Rohrbundel untereinander in Rohrbiindelgruppen 
zusaramengef aBt sind, die mit der nachsten Rohrbundel- 
gruppe durch eine losbare Rohrverbindung (lo) verbunden 
sind und die segmentPormigen Schachte (11 ) mindestens 
an der Stelle des Uberganges von einer Rohrbundelgruppe 
zur nachsten durch senkrecht zur Gasstromungsrich- 
tung angeordnete gasdichte Trennwande (l6) in 
einzelne Abschnitte unterteilt sind, (Fig. 1»2), 

5. Vorrichtung nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichne t , 
daB die Rohrbundel einer Rohrbundelgruppe untereinan- 
der parallel geschaltet sind. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet , 
daB die Rohrbiindel einer Rohrbundelgruppe hinterein- 
ander geschaltet sind und jeweils einer der segment- 
formigen Schachte (11 ) abwechselnd zvischen je zwei 
Rohrbiindeln durch eine Trennwand (16) gasdicht unter- 
teilt ist. 

7. Vorrichtung nach den Anspriichen bis 6, dadurch gc- 
Icennzeichnet , da3 der Warmetauscher durch einen pa- 
rallel zu den die segmentf ormigen Schachte (11) ab- 
schlieBenden Wanden liegenden, den Innenraum des 
Ofeneinsatzrnantels in zwei symmetrische Half ten tei- 
lenden GasTuhrungsschacht (12) durchzogen wird, in 

j den eines der Enden der dadurch entstehenden beiden 

Rohrbiindelhairten des Warmetauschers' miinden, v/obei 
der Gasfuhrungsschacht (12) mindestens an der Stelle 
des Uberganges von einer Rohrbundelgruppe zur nach- 
sten durch eine Trennwand gasdicht unterteilt ist. 
(Fig. 3t4). 

8. Vorrichtung nach Anspruch 3f dadurch gekennzeichnet , 
daB der Warmetauscher aus mehreren, in zwei peripher 
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angeordneten, segment Porini gen Sammelschachten (11 ) 
mundenden, libereinander angeordneten Rohrschlangen- 
biindeln (10) besteht, die untereinander durch losbare 
Rohrlei tungen (?) verbunden sind, wobei die Rohr- 
schlangen (10) in den einzelnen Rohrschlangenbundeln 
parallel angeordnet sind, die gesamte Querschnitts- 
flache des Katalysatorbettes (8) senkrecht zur Ofen- 
achse gleichmaflig durchziehen und die segmentfor— 
inigen Schachte (11) an der Stelle der Verbindung von 
einem Rohrschlangenbiindel zum nachsten durch Trenn- 
wande (16) senkrecht zur Ofenachse gasdicht unter- 
teilt sind. (Fig.. 5^6) • 

Vorrichtung nach Ansprueh 3# dadurch gekennzeichnet, 
dafi der Warmetauscher aus Rohrbiindelgruppen besteht, 
deren mit Dehnungsbogen versehene Einzelrohre (?) 
parallel zur Ofenlangsachse verlaufen und in ring- 
formigenp untereinander parallel angeordneten Ring- 
schachten (17) miinden, die untereinander verbunden, 
in einen zylindrischen, in der Mitte des Reaktors an- 
geordneten Santmelschacht (22) miinden, der durch Ver- 
bindungselemente (?) Jnit der nachsten Warmetauscher- 
gruppe verbunden ist, wobei die Verbindungsstellen 
(18) der Warmetauschergruppen losbar aus gefUhrt 'sind, 
(Fig, 7t 8). 

Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 
Anspruch 2, Fig. 1A, bestehend aus einem Druckkorper (l) 
mit Synthesegaszufiihrung (5) ^nd Reak tionsgasabf iihrung 
(14) f aus Katalysatorschttttungen (8, 8a, 8b) vom 
Frischgasstrom trennenden Einsatzmantel (3)$ einen 
auBerhalb des Reaktors befindlichen Vorwarmer des 
Synthesefrischgases und ein bis zwei oder mehrere, 
aus Rohren bestehenden Rohrschlangenbundeln (l 0) , die 
in zvei diametral einander gegeniiberliegenden, peripher 
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angeordneten, segmentformigen Schachten (11) munden, 
die jeweils nach jeder Kontaktschicht angeordnet xind 
iintereinander durch Rohre X?) flexibel verbunden sind, 
wobei zur Einstellung bzw. Einhaltung der Temperatur 
unterhalb der jeweiligen Gleichgewichtstemperatur in 
verschiedenen Hohen des Reaktors Zuleitungen zur Ein- 
speisung von Kaltgas in die Warmetauscherrohre- (10) 
vorg^sehen sind. gekennzeichnet durch eine innerhalb 
des Ofeneinsatzniantels (3) liegende, jeweils durch 
Rohrschlangenbiindel unterteilte Katalysatorschicht , 
wobei die Warmetauscher so ausgelegt sind, daB die 
wirksame Oberflache derselben pro Eaumeinheit des 
Katalysatorbehalters mit zunehmender Ammoniakkonzen- 
tration stetig abnimmt, wobei zur Senkung des Druck- 
verlustes bei kleinkcSrnigem Kontakt von 3 - 6 mm )2f 
und kleiner, nach dem ersten Kontaktabschni tt (8) und 
dem Warmetauscher (10) sowohl das Synthesegas als 
auch die nachf olgenden Kontaktschiittungen geteilt 
sind, wobei die eine Kontakthalf te (8a) am trennenden 
Einsatzmantel (3) anliegt, die andere Kontakthalf te 
unter dem zentralen GaszufUhrungsrohr (12) angeordnet 
ist, welches sich glockenformig erweitert und als 
Kontaktbehalter (I2a) dient und die Kontaktschiittung 
(8b) umschlieBt \md der entstehende Gasringraum (13), 
der bis zura trennenden Einsatzmantel- (3) reicht. das 
gleiche eingeschlpssene Gasvolum^n hat, v/ie das zen- 
trale GaszufUhrungsrohr (12) und jeder Kontaktbehalter 
bzw* jede Kontaktschiittung von einem Lichtgitterros t 
(15) getragen wird. 
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Bei exothermen katalytischen Gassynthesen, insbesondere 
bei der Ammoniaksyn these, muB der Tempera turverlauf 
entlang des Gasweges am Katalysator raSglichst so ein- 
gestellt und kontrolliert werden, dafi optimale Ausbeuteh 
erzielt werden kbnnen. 

Die Einhaltung der gewunschten Temperatureri erfolgt 
durch Abfilhrung der iiberschUssigen Re akt ions warms ent- 
veder durch direkte Ktihlung mit kaltem. frischem Syn- 
thesegas Oder durch indirekten warmetausch mit fremden 
Kiihlmedien wie Luft, Wasserdampf oder flUssigen Median 
verschiedener Art. Bevorzugt wird jedoch eine indirekte 
Ktihlung mit dem zustrSraenden Synthesegas, dem ein Teil 
der tiberschtissigen Warme aufgeladen vird. urn dieses an 
die Reaktions tempera tur heranzufiihren. 

Der warmetausch kann sich innerhalb der Katalysator- 
schicht vie auch auflerhalb dieser in eigenen Warmetau- 
schersat-zen vollziehen. Es bereitet jedoch in der praxis 
Schvierigkeiten, die optimale Tempera turlinie einzustel- 
len, da die Meinungen ttber ihren Verlauf stark streuen. 

Es steht £est. dafi die hochstmogliche Ammoniakkonzen- 
tration bei gegebenen Bedingungen durch die Gleichge- 
vichts temper a tur festgesetzt ist. 

Es hat sich aber gezeigt, daB- bei bisher bekannten 
Katalysatoren die theoretisch hSchstmogliche Ammoniak- 
konzentration nicht erreicht werden kann. venn man noch 
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einen wirtschaf tlich vertretbaren Durchsatz im Reaktor 
err ei chen wi 1 1 . 

Es ist einhellige Meinung der Lehre und Praxis, daO die 
Reaktions temper aturen unterhalb der entsprechenden Gleich- 
gewichts temper a turen verlaufen raiissen wenn eine wirt- 
schaftliche Optimierung der NH^-Ausbeute erreicht werden 
soil. Arbeiterit die sich auf die Erreichung eines wirt- 
schaftlich optimalen Ammonialcaufbaues beziehen, liegen 
unter anderera von Temkin, Kjar und Nielson vor. 

Ober den VerlauP der optimalen Reak tionstemperaturen sind 
die Meinungen jedoch verschieden. So liegt nach Temkin 
bei 10% NH^-Gehalt ira Synthesegas und 300 atU die optimale 
Reaktionstemperatur nur 45^ C unterhalb der Gleichgewichts- 
temperatur, wahrend nach Nielson bei vergleichbaren Be- 
dingungen die optimale Reaktionstemperatur 96^ C unter- 
halb der Gleichgewichtstemperatur liegen soli. 

Zu dieser Unsicherheit geselleri sich noch verschiedene » 
zum Teil sehr abweichende Ansichten uber die Nctwendig- 
keit der genauen Anpassung an die optimale Temperatur- 
linie. 

So wird in der Praxis vorwiegend die Moinung vertreten. 
daO eine stufen\)/eise Anpassung an die Optimumslinie ge- 
niigtr um annahernd optimale Brgebnisse zu erreichen. 

Von einem Teil der Fachleute wird die zwei- bis drei- 
malige AbkiQilung des reagierenden Gases auf die auigenommene 
giinstigste Reaktionstemperatur fiir ausreichend angesehen. 

Obvohl eine mogliche Optimierung in groBerem AusmaBe 
nicht bestritten wird, verzichtet man in diesen Fallen 
dsunauf , um die Vorrichtung nicht zu komplizieren. 
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Ein anderer Teil der Fachwelt halt eine subtilere, aber 
auch stuFenweise Heranfuhrung an die optimalen, Teraperatur- 
bedingungen fur vorteilhaf ter und nimmt eine kompliziertere 
Ausgestaltung des Reaktors in Kauf . 

Es war nun Aufgabe des Erfinders, ein Verfahren und eine 
Vorrichtung zu finden, die eine weitere Steigerung der 
Aminoniakausbeute zu erzielen erlaubt, d.h,,da3 in der 
gleichen Zeiteinheit bei gleichem Volumen des Reaktors 
und bei gleichem Katalysatorvolumen mehr Ammoniak er- 
zeugt werden kann. 

Die Erfindung bezieht sich somit auf ein Verfahren zur 
Brhohung des Ammoniakaufbaues bei der katalytischen 
Ammoniak synthese in Hochdruckofen mit reaktorinternem. 
warmetausch rait dem einstromenden Sticks toff-Vasserstof f- 
gemisch als Synthesegas, wobei das auf mindestens 370^ - 
390^ C vorgewkrmte Synthesegas zunachst mit dem Kata- 
lysator adiabatisch zur Reaktion gebracht wird, dadurch 
gekennzeichnett dafl die adiabatische Reaktion des Gases 
mit einer Katalysatorkorngrofle von 3 - 6 mm zunachst 
bis zu einer Ammoniakkorizentration f ortschreiten ge- 
lassen wird, die etva das -fache der Amnioniakend- 

konzentration betragt, worauf vorerst durch Kuhlung im 
Rohrenwarmetauschersystem von 1 2 Vol% - 20 Vol% Ammoniak- 
konzentration eine Synthesegas temper atur von 85-65 C 
eingestellt vird, dann aber bei Amrooniakkonzentrationen 
Uber 20 Vol% eine Synthesegas temper atur eingestellt vird» 
die 55 - 35^ C unterhalb der beim Synthesedr.uck der 
ortlich gegebenen Ammoniakkonzentration bestehenden 
Gleichgewichtstemperatur liegt und diese Synthesegastem- 
peratur stetig und praktisch stufenlos auf diesem Vert 
gehalten wird, 

Es konnte an Hand von GroBversuchen und Berechnungen 

./9 

80983 1/0929 

BNSDOCID: <DE 2803945A1_L> 



- 9 - 



28039A5 



festgestellt werden, daB durch eine stetige - bis zum 
Ausgang des Synthesegases aus der Katalysatorschuttung - 
Anpassung der Reak tions temperatur an die geFundene 
optimale Linie eine weitere beachtliche Steigerung 
der Ammoniakausbeute z^x erzielen ist. Vor allem M/irkt 
sich die Anpassung an die gefundene Temperaturlinie 
dort aus, vo die NH^ Bildimgsgeschwindiglcei t nach Er- 
reichen h5herer Ammonialclconzentration langsamer wird. 

Zu diesem Zweck muB die entstehende Reaktionswarrae 
gleich am Ort ihres Entstehens abgefuhrt werden. Da 
mit steigender Ammoniakkonzentration die Gleichgewichts- 
temperatur fallt, mufi die Reaktionstemperatur auch dieser 
angepaBt werden und fallt somit stetig in Richtung der 
6asstr5mung., 

Durch die Verlangsamung der Reaktionsgeschwindigkei t 
wird aber in Stromungsrichtung immer weniger Reaktions- 
warme frei» was bei der Auslegung der Kiihlorgane zu be- 
riicksichtigen ist. 

ErfindungsgemaB wird die KUhlung indirekt durch Warme- 
tausch des reagierenden Gases mit frischem Synthesegas 
vorgenommei}, das damit auf die nStige Reaktionstemperatur 
gebracht wird, 

Eine Kiihlung durch Zugabe von Kaltgas an verschiedenen 
Stellen in der Katalysatorschicht direkt zum Synthesegas 
ist auch moglicht doch zieht das eine Verdtinnung des 
Synthesegases nach sich. 

Als besonders giinstig bei der Durchfiihrung des er fin- 
dungs gem^Ben Verfahr'ens hat sich die Verwendung von 
Katalysatoren iiblicher Zusammensetzung rait einer Korn- 
groBe von 3 - 6 mm erwiesen. Bei Verwendung kleinerer 
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Korngrofle muJ3 iiblicherweise mit einem mehr oder weniger 
nachteiligen Druckverlust gerechnet werden. 

Nach weiterer tJberlegung konnte eine noch vorteil- 
haftere Ausgestaltung des Verfahrens und der Vorrichtung 
gefunden verden, wobei diesmal durch intensivste Kuhlung 
±m ROhrenwarrnetauschersystem bcreits im ersten VLnd den 
nachfolgenden Warmetauschern (10), die auBerhalb der Kon- 
taktschuttung angeordnet werden und nach jedem Kontaktab- 
schnitt die Temperatur des reagierten Gases auF 370° - 
430 ^ C herabgesetzt Mi/'ird und z,B. bei einem Druck von 
310 at auf diese Weise . praktisch bei gleichbleibendem 
K on taktvo lumen von 25 m"^ eine gleichhohe Endkonzentra- 
tion von 22 Vol% NH^ bei 450^ C erreicht wird. 

Dieser verfahrens technische Vorteil ergibt sich dadurch, 
daO von der Kon taktschuttung her keine Druckbelastimg 
besteht und somit die Rohre der Warmetauscherbtindel 
enger aneinandergereiht, mit geringeren Wandstarken 
versehen werden und die Warmetauschriache pro Einheit 
erhoht vird, vobei der Warrneubergang der Case durch das 
Kreuzstromprinzip noch verstarkend virkt und so das ' 
• erf or der li Che Mehr an Kontaktvolumen gevonnen vird» 
Daraus folgt eine wesentlich vereinfachte und ausge- 
reifte Konstruktion und somit ein wirtschaf tlich bil- 
ligeres Verfahren. 

Waiters konnte im Hinblick einer Verminderung des Druck- 
verlustes bei Verwendung eines kleinstuckigen Katalysa- 
tors von z*B. 3-6mm0 sowohl eine einfache, als auch 
stromungstechnisch vbrteilhaf tere Teilung des Gasweges 
gefunden werden, ohne dabei einen endstandigen Hauptwar- 
meiauscher, wie dies bei anderen Verfahren erforderlich 
ist, verwenden zu milssen. 

809831/0929 

BNSDOCID: <DE 2803945A1J_> 



- 11 - 



2803945 



Zur Durchfiihrung des ersterwahnten Verfahrens dient 
eine Vorrichtungt bestehend aus einem Druckkorper (l) 
TTiit Synthesegaszufiihrung (5) und Reak tionsgasab- 
fiihrung (14) f einem den Katalysator (8) vom Frischgas- 
strom trennenden Einsatzmantel (3)f einem innerhalb 
Oder auflerhalb des Reaktors befind lichen Vorwarmer 
des Synthese frischgases und einem aus Rohren bestehen- 
den, in der Katalysatorschicht eingebauten Warmetau- 
scher, in dessen gaseingangssei tig gelegenem Ende 
in einem Abstand unterhalb der oberen Begrenzungslinie 
die Katalysatorschicht liegt, gekennzeichnet durch 
eine innerhalb des OFeneinsatzmantels (3) liegende, 
durchgehende Katalysatorschicht (8), die vom Deckel 
(2) des Katalysatorbehalters bis zum Boden desselben 
reicht> in die das aus einer Vielzahl von Rohren (10) 
bestehende Warmetauschersystem eingebaut ist, dessen 
oberes Ende sich nach dem vom Deckel der Katalysator- 
schicht (8) aus gerechneten oberen l/lO bis l/8 der 
Katalysatorschicht befindet, dessen Rohre (10) gleich- 
maBig uber den darunterliegenden Teil der Katalysa- 
torschicht (8) verteilt sind und mittels das Kuhl- 
mittel leitende ZwischenstUckrohr (7) untereinander 
verbunden sind, wobei der Warmetauscher so ausgelegt 
vorden ist, daB die wirksame Oberflache desselben • 
pro Raumeinheit des Katalysatorbehal ters mit zu- 
nehmender Ammoniakkonzentration vom Deckel der Kata- 
lysatorschicht stetig abnimmt und zur Unterstutzung 
dieser Forderung in den ver.schiedenen Hohen des 
Reaktors Zuleitungen zur Einspeisung von Kaltgas 
in die Rohre (10) miinden. Um die Temperaturen in 
erf indungsgemaBer Weise unterhalb der jeweiligen 
Gleichgeurichtstemperatur halten zu konnen, wobei das 
standi ge Absinken der freiwerdenden warme in Rich- 
tung Gasstrom zu beriicksichtigen ist, mussen die 
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Warmetauschf lachen pro Raumeinheit zum Gasausgang hin 
stets abnehnien. 

Um eine genaue Eegelung stets zu gevahrleis ten, sind in 
verschiedenen Hohen des Reaktors ICaltgasisulei tungen zu 
den Warmetauscherrohren vorgesehen. Durcl die Zugabe von 
Kaltgas in die Rohre kann insbesondere eine Feinregulie- 
rung besser erreicht verden. Innerhalb des Spiel raumes 
von 85 - 65^ bzw. 55 - 35^Cunterhalb der Gleichgevichts- 
temperatur ist es oft giinstiger, jeweils tiefere Tempera- 
turen einzuhalten. 

Um die Abfiihrung der uberschiissigen Warme gleich am Ort 
ihrer Entstehung zu ermoglichen, ist der Warmetauscher 
in der ICatalysatorschUttiing eingebettet. Dadurch beno- 
tigt eine so ausgefuhrte Vorrichtung- wesentlich weniger 
Raum als andere Anlagen mit eigenen Kiihlabschni tten, 
Wird der so gewonnene Raum zusatzlich mit Katalysator 
gefullt, so ergibt sich eine zusatzliche Moglichkeit 
die Ammoniakausbeute zu erhohen. 

Bei groSen Einheiten erscheint die EntTernung des soge- 
nannten Hauptwarmetauschers aus dem Reaktor sehr vorteil- 
haft zu sein, wodurch weiterer Raum gewonnen werden kann. 
Auf diese Weise ist es moglich, zwei parallel geschaltete 
Katalysatorschiittungen in einem Hochdruckbehalter unter- 
zubringen. Dies ist besonders dann zweckmaBig, werin Ka- 
talysatoren einer KorngroBe von 3 - 6 mm, ggf . auch 
darunter, verwendet werden- In solchen Fallen ist wegen 
der besseren Wirksamkeit solcher Katalysatoren ein 
kleineres SchUttungsvo lumen ausreichend, AuBerdera bietet 
ein Katalysator kleinerer Kornung einen hoheren Wider- 
si and» sodaB aus diesem Grunde eine Aufteilung des Gas— 
stromes auf zwei Schiittungen vorteilhaf ter ist» 
Das die Katalysatorschicht verlassende reagierte Synthese- 
gas kann direkt zur Dampf erzeugung herangezogen werden 
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und erst das den Dampf erzeuger verlassende Gas zum Warxne- 
tausch mit dem Frischgas unterworPen warden. Au£ diese Wei- 
se ist es nioglich, wertvollen Hochdruckdampf zu erzeugen. 

Eine Vorrichtung mit parallel angeordneten Katalysator- 
schiittungen gemaiB der ErPindung ist in den Figuren 1 
bis 8 schematisch und beispielsweise viedergegeben. 

In alien Figuren mirden fiir die gleichartigen Bauele- 
mente dieselben Bezugszcihlen gewahlt. 

Mit 1 ist der Mantel des Hochdruckbeha Iters bezeichnet, 
der mit dent Deckel 2 abgeschlossen ist und in dessen. 
Innenraum der Ofeneinsatz 3 eingebaut ist. Zwischen 
dem Ofeneinsatz 3 und dem Druckmantel 1 bef indet sich 
ein Ringraum 4. in dem das durch den Gaseingang 5 ein- 
tretende frische Synthesegas zu den Eintrittstellen 6 
der Warmetauscherverbindungselemente 7 strSmt. Von 
da aus gelangt es in die Sammelschachte 11 des Warme- 
tauschers. Die Sammelschachte konnen entweder nur peripher 
im Ofeneinsatz 3 angeordnet sein, wie in den Figuren 1, 
2,5t6, Bezugsziffer 11 oder peripher und zentral, v/ie 
in den Figuren 3,4, Bezugsziffer 11 und 12 oder auch durch 
.konzentrisch angeordneten Rohrringen 17, Figuren 7, 8. 
Die Sammelschachte sind mit den Warmetauscherrohren 10 
verbunden, die zu Bundeln zusammengef aBt sind, wobei das 
Gas die einzelnen Biindel entweder parallel oder hinter- 
einander durchstromt. Die Bundel konnen in Untergruppen 
zusammengef aBt sein, sodaOB in einer Warmetauscherunter- 
gruppe die Rohre parallel durchstromt werden. Die einzelnen 
Untergruppen sind durch Trennwande 16 in den Schcichten 
11 Oder 12 so geschaltet, dafl das Gas der einzelnen 
RohrlDundel in einem Sammelschacht vereint wird und in die 
nachste Untergruppe eintritt. Urn eine Auswechselung 
schadhafter Warmetauscherteile leichter vornehmen zu 
konnen, ist der Warmetauscher in mehrere Gruppen aus- 
gebildet, die. raiteinander durch die Verbindungselemente 7 
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„ verbunden sind, die an den Stellen 18 losbare Verbin-- 

dungen haben. Nach Durchgang durch die Warmetauscher, 
in denen das frische Gas die uberschussige Warme der 
Katalysatorschuttung 8 und dem Realctionsgas entzieht 
und selbst auf die Reaktionstemperatur gebracht wird, 
tritt es in den Samnielraum 13r von vo es in die beiden 
Katalysatorschiittungen 8 eintritr, diese axial durch- 
Strom t und durch den Gas aus gang 14 den Reaktor verlafit. 

Um den Katalysator aus dem Reaktor entPernen zu konnen, 
sind zwischen den beiden Katalysatorschiittungen und im 
Boden des Reaktors die Ablaf3s tellen 15 angebracht. Aus 
Vereinf achungsgrunden wurde auF die Einzeichnung der 
Zuleitungen fur das Kaltgas in die Warme tauscherrohre 
verzichtet . 

In den Fig. 1 und 2 ist ein Reaktor mit zwei Kataly- 
satorschiittungen 8 dargestellt, die auf den Rosten 9 
aufliegen. In diese sind die Warme tauscher eingebettet, 
deren peripher gelegene Sammelschachte 11 durch senkrecht 
zur GasstrSmungsrichtung angeordnete Rohre 10 verbunden 
sind. Wie aus Fig. 1 ersichtlich, sind die Warmetauscher 
in Gruppen geteilt» die wiederum Untergruppen bilden, 
in denen die Rohrbiindel parallel durchstromt werden. 
Zur Umlenkung des Gasstromes von einer Untergruppe zur 
anderen dienen die Trennwande 16. Die unterschiedliche 
Verteilung der WarmetauschPlachen im Katalysator 8 ist 
aus Vereinf achungsgriinden nur angedeutet. 

In den Figuren 3 und 4 ist ein Reaktor mit einem Warme- 
tauscher dargestelltr der neben zwei peripher gelegenen 
Sammelschachten 11 einen zusatzlichen, die Katalysator- 
schichten 8 in zvei symmetrische Halften trennenden 
Sammelschacht 12 aufweist. Bei dieser Anordnung stromt 
das frische Synthesegas durch die Rohre 7 in die peripheren 
Sammelschachte 11 und verlafit die jew-ilige Warmetauscher- 
gruppe durch den mittleren Sammelkanal 12. 
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Eine weitere Unterteilung der Warmetauschergruppen in 
Untergruppen Icann auch hier durch den Einbau von Trenn- 
wanden erreicht verden. 

Die Figuren 5 und 6 zeigen eine weitere Ausfuhrungs— 
form des V7armetauschers , in dem die, die Samraelschachte 11 
verbindenden Rohre 10 erst in einer Schlange gefiihrt 
werden, bevor sie den gegeniiberliegenden Schacht erreichen. 

Eine weitere mogliche Ausf uhrungsf orm eines Warme tauschers 
ist in den Figuren 7 "und -8 dargestellt. Der in die Kata- 
lysatorschicht 8 eingebettete Warmetauscher hat die dem 
Warmetausch dienenden Rohre 10 in Strornungsrichtung des 
Gases angeordnet. Diese Rohre 10 miinden in ringformigen, 
in der Katalysatorschicht 8 zueinander parallel angeordne- 
ten Sammelschachten I7t die untereinander auf gleicher 
Ebene verbunden sind. 

Im Zentrum der Anordnung befindet sich ein Sammelrohr 22, 
in dem das frische Synthesegas im Gegenstrom zum Reak— 
tionsgas zum nachsten Warme tauscherabschnitt stromt. In 
den Warmetauscherrohren 10 stromt das Gas entveder im 
Gleichstrom mit dem Readctionsgas , wie in Figur 7 unten 
angedeutet, oder im Gegenstrom zu diesem, Figur 7 oben. 
In der Figur 8 sind nur zwei Ringschachte 17 dargestellt. 
In einer konkreten Vorrichtung wird sich die Anzahl der 
ringformig angeordneten Schachte 17 nach dem Durchraesser 
der Katalysatorschuttung richten. An Stellen, die naher 
dem Gaseingang sind, werden die Rohre naher aneinander 
liegen als in der Nahe des Gasausganges . 

Um Spannungen in den Rohren 10 besser ausgleichen zu 

konnen, sind diese mit Dehnungsbogen versehen . 

gemaB Anspruch 2 
Zur Durchfiihrung des 7wei terwahnten Ver Tahrens/dient 

beispielsweise eine Vorrichtung in Fig 1A und 2A und in 

Fig. 7 A und 8 A, bestehend aus einem Druckkorper (l) mit 

Synthesegaszuf iihrung (5) und Reaktionsgasabf uhrung (14) 
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und aus ICatalysatorschiittungen (8, 8a, 8b) vom Frisch- 
gasstrom trennenden Einsatzmantel (3)t ^inen auBerhalb des 
Realtors befindlichen Vorwarmer des Synthesef rischgases 
und ein bis zwei , oder mehrere, aus Rohren bestehende 
Rohrschlangenbiindel (lO), die in zwei diametral einander 
gegenuberliegenden , peripher angeordneten, segmentformigen 
Schachten miinden, die jeweils nach jeder Kontakt- 

schicht angeordnet und untereinander durch Rohre (?) 
flexibel verbunden sind, wobei zur Einstellung bzv/. Ein- 
haltung der Temperatur unterhalb der jeweiligen Gleich- 
gev/ichts temper a tur in verschiedenen Flohen des Reaktors 
Zuleitungen zur Einspeisung von Kaltgas in die Wdrme- 
tauscherrohre (10) vorgesehen sind, gekennzeichnet durch 
eine innerhalb des OPeneinsatzinantels (3) liegende je— 
veils durch Rohrschlangenbiindel unterteilte Katalysator- 
schicht, v/obei die \7armetauscher so ausgelegt sindt daB 
die wirksame Oberflache derselben pro Raumeinheit des 
Katalysatorbehalters mit zunehmender Ammoniakkonzen- 
tration stetig abnimmt, wobei zur Senkung des Druck— 
verlustes bei kleinkornigem IContakt von 3 - 6 mm 0 und 
kleiner, nach dem ersten Kontaktabschni tt (6) und dem 
Warmet aus Cher (10) sowohl das Synthesegas als 
auch die nachf olgenden Kontaktschiittungen geteilt, 
sind, wobei die eine KontakthalJFte (8a) am trennenden 
Einsatzmantel (3) anliegt, die andere Kontakthalf te 
unter dem zentralen Gaszuf uhrungsrohr (12) angeordnet 
ist, welches sich glockenformig erweitert und als 
Kontaktbehalter (I2a) dient und die Kontaktschuttung 
(8b) umschlieBt und der entstehende Gasringraum (13)» 
der bis zum trennenden Einsatzmantel (3)" reicht, das 
gleiche eingeschlossene Gasvolumen hat, v/±e das zen- 
trale Gaszuftihrungsrohr (12) und jeder Kontaktbehalter 
bzw. jede Kontaktschiittung von einem Lichtgitterrost (15) 
getragen v/ird. 
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Bei einem Kontaktstufensystem mit nur einer Kiihl- 
stufe ist es zur Erreichung einer hSheren Ammoniak- 
endkonzentration jedoch erf orderlich , da3 zumindest 
ein Teil der V/armetauschkiihlung innerhalb der zu'^eiten 
Kontaktschicht angeordnet wird. (Fig. 11A und Fig. 12a). 

Man kann auch die Teilung im Ofensystem bereits in der 
ersten Kontaktstufe (8) zur Verminderung des Differenz- 
druckes vornehraen. (Fig. 7A imd Fig. SA) . 

Die Oberlegungen, die ein- zwei- bzv/. drei- oder mehr- 
malige S tuf enkiihlung in v/eiterer Fortsetzung durch eine 
vielschichtige Stuf enkuhlung zu ersetzen, fuhrt r,wangs- 
laufig wieder zu dem vorhin ervahnten Verfahren, namlich 
zu einem aus Rohren bestehenden, in der Katalysator- 
schicht eingebetteten Warmetauscher . 

AurJer den in Fig 1A und 2A geschilderten Rohrbundelvarme- 
tauscher (10) sind zwei weitere V/armetauscher nach deni 
gleichen Prinzip, jedoch rait einer etvas abgeanderten 
Rohrbiindelfiihrung im Quer- und Langsschnitt jQweils in 
den Figuren 3A und 4A iwid den Figuren 5A vmd 6A zu ersehen; 
die Konstruktion selbst ist bereits in dem vorhin bespro- 
chenen Verfahren, Anspruch 6 und 7 wohl durch Eohre, 
die im. Kontaktbett liegen, beschrieben worden, die aber 
ansonsten auf dem gleichen Frinzip wie hier ersichtlich, 
aufgebaut uxid auBerhalb der Kontaktschiittung angeord- 
net sind. 

Auch der vorhin angefuhrte Warmetauscher, Anspruch 9, dessei 
Rohrbiindelgruppe im Kontaktbett stehend angeordnet ist, " 
wird gleichfalls in zv/eigeteilter Form im zwei ten Re- 
aktionsabschnitt zur Verminderting des Druckverlustes 
vervendet. (Fig. 12A). 

./l 8 
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Damit das Synthesegas gezwungen v/ird, zv/ischen den beiden 
segmentartigen Schachten seine Reaktionswarme an die 

Kiihlrohre abgeben zu konnen, sind auBerhalb dieser Kuhl- 
biindelsysteme sogencinnte Blenden (16), siehe Fig. 2A 
eingebaut. 

Auch bei Anordnung weiterer IContaktabschni tte udrd in gleicher 
Weise vorgegangen wie bereits geschildert uoirde. 

Beispielsveise kann aber auch das zentrale Gaszufiihrungs- 
rohr (12) durch mehorere uber der Decke des Kontaktbe- 
haiters (I2a) radial angeordnete Zufilhrungsrohre er- 
setzt werden, wobei auch hier die Summe der Querschnitte 
bzw. Volumen der Einzelrohre, den Querschnitt bz\/, 
das Volumen des Zuf uhrungsrohres (l2) ergeben inufi. 
(Fig. 9A und lOA) . 

Das Verfahren der Erfindung wird vorzugsweise bei einem Be- 
triebsdruck von 150 bis 310 at durchgef iihrt . 

Zunachst laBt man das vorgewarmte Synthesegas in Gegenwart 
des Katalysators bis zu einer Ainmoniakkonzentration reagieren, 
die das etwa 1/1,9 bis 1/2,5-fache der Ammoniakendkonzentration 
betragt, worauf durch Kiihlung iia R5hrenwarmetauscher system bei 
Ammoniakkonzentrationen von 12 bis 20 Volumprozent zunachst eine 
Synthesegastemperatur von etwa 85 bis 65*^0 unterhalb der Gleich- 
gewichts temper a tur eingestellt wird, dann aber bei Ammoniak- 
konzentrationen von liber 20 Volumprozent eine Synthesegas- 
temperatur eingestellt wird, die 65 bis 4 0**C unterhalb der 
beim Synthesedruck der ortlich gegebenen AmmonicJckonzentration 
bestehenden Gleichgewichts tempera tur liegt, und diese Synthese- 
gastemperatur stetig und praktisch stufenlos auf diesem Wert 
gehalten wird. 

Innerhalb des Spielraumes von 85 bis 65*^0 bzw. 65 bis 40'*C 
unterhalb der Gleichgewichts temperatur ist es oft giins tiger , 
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jeweils tiefere Tempera turen einzuhalten. 

Um die Abfiihrung der iiberschussigen Warme gleich am 
Ort ihrer Entstehung zu ermbglichen, ist der Warme- 
tauscher bzw. die Kuhlrohre in der Katalysator- 
schuttung eingebettet. Durch Variation der Rohrab- 
stands, Rohrdurchmesser und Anzahl der Rohre ist 
eine weitgehende Angleichung an die Optimumslinie 
nioglich. Dadurch benotigt eine so ausgefiihrte Vor- 
richtung wesentlich weniger Raum als andere Anlagen 
mit eigenen Kiihlabschni tten. Wird der so gev/onnene 
Raum zusatzlich mit Katalysator gePullt, so ergibt 
sich eine zusatzliche Moglichkeit, die Ammoniakaus- 
beute zu erhohen. 

Weiters konnte durch Versuche Pestgestellt werden, 
dafl der Abstand zwischen Gleichgeudchts- und Opti- 
mumslinie bei verschiedenen Driicken vornehmlich 
zwischen 150 at vmd 310 at iramer den gleichen Ab- 
stand uber der NH^-Konzentration aufgetragen auf- 
weist. Zu einer Gleichgewichts temper a tur gehoren 
verschiedene Konzentrationen, aber in alien Fallen 
dieselbe TemperaturdiPPerenz . (Gleichgewichtslinie - 
Optimumslinie ) • Sie hangt nicht von der wechselnden 
Konzentration ab. 

Im vorliegenden Optimalofen wird der Reaktor stets 
nur bis zur Optimumslinie gePuhrt ohne weiter hinaus 
zur Gleichgewichtslinie zu gehen. Bei (3 fen wo hin- 
ge gen die Reaktion iiber die Optimumslinie hinaus zur 
Gleichgewichtslinie reicht, nimmt die Reaktionsge- 
schwindigkei t stark ab, wobei gleichzeitig wesent- 
lich mehr Kontaktvolumen benotigt v/ird. 

Das Band von 20^ C, welches fur die Optimumslinie 
nachstehend angegeben v/ird, dient demnach als ge- 
sicherter Abstand zv/ischen der Optimumslinie und ./20 
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der Gleichgevi-chtslinie gegeniiber anderen Ofenkon— 
struktionen, d.h. mit dem Optimumofen ist es moglich 
jeden beliebigen Punkt der Optimumslinie , kurz OL 
genannt, stufenlos zu erreichen. Zuin besseren Ver- 
standnis sei daher jedes Ofensystem, das iiber die 
OL hinaus zur Gleichgewichtslinie f ortschrei tet als 
Stufenofen bezeichnet. 

In der Beschreibung ^sAIrde beispielsv/eise ein Synthe- 
segas mit etwa 2 Vol% NH^ und etwa 9 Vol% Inerte 
(Methan und Argon) bei etwa 310 at Druck und 25 
Kontakt angenommen . 



Ublicherweise vird das Synthesegas auf mindestens 
370 - 390*^ C vorgevarrnt. Hohere Tempera turbereiche 
sollen tunlichst vermieden verden damit man nicht 
bei adiabatischer Reaktion in Tempera turbereiche von 
530 C kommt, vo bereits die Aktivitat des Kontaktes 
stark nachlaBt. 

Die sonstigen Bedingungen fur die katalytische Ammoniak- 
synthese, z.B. hinsichtlich der angewendeten Katalysatoren 
usw, sind dem Fachmann bekannt. Einzelheiten sind z.B. in 
Ullmanns Encyklopadie der technischen Chemie, Band 3 (1953), 
Seiten 54 4 - 602 beschrieben, worauf hier vollinhaltlich 
Bezug genommen wird. 
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